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Abstract : 
EP-430033 A 

l-Phenyl-2-carbamoyl-naphthalene derivs. of formula (I) and their acid addn. 
salts are new. In (I), R1-R5 = H, halo, N02, CN, 1-6C alkyl (opt.substd. by 
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halo and/or 1-3C alkyl,l or more times), 3-6C cycloalkyl, OR8, NR9R10, 
COOR9, CONR9R10 or N(R9)CORl 1 ; or 2 of them an adjacent ring C 
atoms are together methylenedioxy or ethylenedioxy (opt.substd. by 1 or 
more F atoms); R = H, 1-6C alkyl (opt. substd. as above), 3-4C alkenyl, 
propargyl, 3-halo-2-propynyl, OCO-Z-R1 1 or COR1 1; R9 and RIO = H or 1- 
4C alkyl; Z = O or NH; R6 = H, 1-6C alkyl (opt.substd. by 1 or more 1-4C 
alkoxy, halo and/or CN), 3-6C cycloalkyl, 3-7C alkenyl or alkynyl, halo- 
substd. 3-7C alkynyl, or n = zero or 1; R7= -XR12, NR13R14 or 
N=CR15R ; 1;6;;X ,=f© or S; R12 is as R6 or COR1 1; R13 and R14 are as R12, 
or together they form a 4-7C alkylene chain forming a heterocycle, opt. 
substd. by 1 or 2 1-4C alkyl and opt. one CH2 of the chain is replaced by O, S 
or NR9, R15 and R16 are as R6, or together form a 4-7C alkylene chain as 
R13/R14 above. 

USE/ADVANTAGE - (I) are used to control phytopathogenic 
microorganisms, esp. fungi but also bacteria and viruses. They have 
preventative and curative effects, cause no damage to plants, have a systemic 
action, and can be applied to plants, soil or seeds. The pref. application rate is 
0.2-0.6 g/hectare. (I) can also be used to protect material of animal or plant 
origin against microbial spoilage. (36pp Dwg.No.0/0) 
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© Neue 1-Aryl-2-naphthoesaureamide der Formel 
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CO 
CO 
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CO 



worin bedeuten: 

R1.R2.R3, R4 und R s unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano. unsubstituiertes oder durch 
Halogen und/oder Ci-C 3 -Alkoxy ein- oder mehrfach substituiertes Ci-C 6 -Alkyl, oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl, OR 8 . N- 
(R 9 )Rio. C(0)OR 9 , CON(R 9 )Rio oder N(R 9 )CORn, oder worin zwei benachbarte Positionen an den aromatischen 
Ringen durch eine unsubstituierte Oder durch Fluor ein- oder mehrfach substituierte Methylendioxy- oder 
Aethylendioxy-Gruppe Uberbruckt sind, 

Rs Wasserstoff oder Ci-C 6 Alkyl, das unsubstituiert oder durch C1 -C 3 -Alkoxy oder ein-oder mehrfach durch 
Halogen substituiert ist. oder C 3 -C*-Alkenyl, Propargyl, 3-Halogen-2-propinyl. 



Xerox Copy Centre 
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-OCZR u oderCOR n ; 
O 

R 3 und Rio unabhangig voneinander Wasserstoff Oder Ci-C*-Alkyl; 

R11 Ci-C 4 -Alkyl; 

Z Sauerstoff Oder NH; 

Rg Wasserstoff, unsubstituiertes oder durch Ci-C4-Alkoxy, Halogen und/oder Cyano ein-oder mehrfach substitu- 
iertes Ci-Ce-Alkyl, oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl, C 3 -C7-Alkenyl, C 3 -C7-Alkinyl oder durch Halogen substituiertes C3-C7- 
Alkinyl oder 



n 0 oder 1 ; 
R7 X-Ri2, 



X Sauerstoff oder Schwefel; 

R1 2 die Def initionen von Re oder 



R 13 / Rl5 

oder N=C ; 
Rl4 R i6 



II 

o 



R 13 und Ri* unabhangig voneinander die Definitionen von R12, oder R 13 und R14 gemeinsam eine C4-C7- 
Alkylenkette bilden, welche mit dem sie verbindenden Stickstoffatom einen unsubstituierten oder durch Ci-C*- 
Alkyl mono- oder disubstituierten Heterocyclus bilden kann, wobei eine der Methylengruppen aus dieser Kette 
durch O, S Oder NRg ersetzt sein kann; 

R15 und R16 unabhangig voneinander die Definitionen von R6, oder R15 und R16 gemeinsam eine C*-C7- 
Alkylenkette bilden, wobei diese durch Ci-C4-Alkyl mono- oder disubstituiert sein kann und/oder eine der 
Methylengruppe aus dieser Kette durch O, S oder NR 9 ersetzt sein kann; 
einschliesslich der Saureadditionsalze der Verbindungen der Formel I. 

Die neuen Wirkstoffe besitzen pflanzenschOtzende Eigenschafien und eignen sich insbesondere zum Schutz 
von Pflanzen gegen den Befall von phytopathogenen Mikroorganismen wie Fungi, Bakterien und Viren. 
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MIKROBIZIDE MITTEL 



Die voriiegende Erfindung betnfft neue substituierte 1 -^'-2-naphthoesauream 
sowie mikrobizide Mittel. die als Wirkstoff mindestens eine d.eser Verbindungen riMn. *e Erfindung 
betriftt ferner die Herstellung der genannten Mittel und die Verwendung der neuen Wirkstoffe und M,ttel zur 
Bekampfung schadiicher Mikroorganismen, insbesondere pflanzenschad.gender P.lze. 

Die erfindungsgemassen Verbindungen entsprechen der allgememen Formel I 



(I) 




worin bedeuterr. vonei nander Wasserstoff, Halogen, Nitro. Cyano. unsubsfituiertes oder 

S^££ u^der^-A^xy ein- oder meh.ach substituiertes ^^^££2SS 
ORs N(Rs)R,o C(0)OR 9 , C0N(R s )R 10 oder N(R 9 )COR„. oder worm zwe. benac hbarte Posrt. oner, an den 
arorna^chen Ringen duroh eine unsubstituierte oder durch Fluor ein- oder mehrfach subst.tu.erte 
STSS oder ^X^~^ n L, C-03-A.koxy Oder ei,oder mebdacb durcb 
Halogen substituiert M. oder C 3 -C*-Alkenyl, Propargyl, 3-Halogen-2-prop.nyl, 



-OCZR u oderCOR n ; 
II 
O 

R 9 und Rio unabhangig voneinander Wasserstoff oder Ci-C*-Alkyl; 
R11 Ci-C + -Alkyl; 
Z Sauerstoff oder NH; 



tuiertes Cs-Cy-Alkinyl oder 



n 0 oder 1 ; 
R 7 X-R12, 



Rl3 y R 15 

oder N=C^ ; 
R14 R 16 



X Sauerstoff oder Schwefel; 
R 12 die Definitionen von R« oder 
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C-R n 
II 

o 



R13 und R,» unabhangig voneinander die Definitionen von R, 2> oder R 13 und R,« gemeinsam eine C*-C 7 - 
Alkylenkette b.lden, welche mit dem sie verbindenden Stickstoffatom einen unsubstituierten oder durch Ci- 
C-Alkyl mono- oder disubstituierten Heterocyclus bilden kann, wobei eine der Methylengruppen aus dieser 

w Kette durch O, S oder NR 9 ersetzt sein kann; 

Ris und R 16 unabhangig voneinander die Definitionen von R s , oder R 1S und R 16 gemeinsam eine C4-C7- 
Alkylenkette bilden, wobei diese durch C,-C 4 -Alkyl mono- oder disubstituiert sein kann und/oder eine der 
Methylengruppe aus dieser Kette durch O, S oder NR S ersetzt sein kann; 
einschliesslich der Sa'ureadditionsalze der Verbindungen der Formel I. 

15 Unter dem Begriff Alkyl selbst oder als Bestandteil eines anderen Substituenten sind je nach der Zahl 
der angegebenen Kohlenstoffatome beispielsweise folgende Gruppen zu verstehen: Methyl, Ethyl Propyl 
Butyl, Pentyl, Hexyl usw., sowie ihre Isomeren, wie z.B. Isopropyl, Isobutyl, tert.-Butyl, Isopentyl usw ' 
Cycloalkyl kann beispielsweise Cyclopropyl, Cyclopentyl oder Cyclohexyl bedeuten. Haloalkyl steht fCir 
einen emfach bis perhalogenierten Alkylsubstituenten, wie z.B. CH 2 CI, CHCI Z CCI 3 CH 2 Br CHBr 2 CBr 3 

20 Su, 2F ' f HF2 ' CF3 ' CC ' 2F ' CCl2 - CHC, 2- CH 2 CH 2 F, CJ 3 usw. Unter Halogen soli hier und im folgenden Fluor," 
Chlor, Brom oder Jod, vorzugsweise Fluor oder Chlor verstanden werden. 

Von den durch R, 3 und R u gemeinsam mit dem anliegenden Stickstoffatom gebildeten unsubstituier- 
ten oder substituierten Heterocyclen sind folgende Reste besonders hervorzuheben: 

25 

~ N (Z) N ~ cH3 ' - n Q, ~ n \3' ~ n C]' ~ N (Z/ Ooder 




Die Erfindung betrifft sowohl die freien Verbindungen der Formel I als auch deren Additionssalze mit 
anorganischen und organischen Sauren. 

Erfindungsgemasse Salze sind insbesondere Additionssalze mit unbedenklichen anorganischen oder 
organ.schen Sauren, beispielsweise Halogenwasserstoffsauren, z.B. Chlor-, Brom- oder Jodwasserstoffsau- 
re, Schwefelsaure, Phosphorsaure, phosphorige Saure. Salpetersaure, oder organischen Sauren wie Essig- 
saure, Trrfluoress.gsaure, Trichloressigsaure, Propionsaure, Glycolsaure, Thiocyansaure, Milchsaure, Bern- 
stemsaure, Z.tronensaure, Benzoesaure, Zimtsaure", Oxalsaure, Ameisensaure, Benzolsulfonsaure p-Toluol- 
sulfonsaure, Methansulfonsaure, Salicylsaure, p-Aminosalicylsaure, 2-Phenoxybenzoesaure, 2-Acetoxyben- 
zoesaureoder1,2-Naphthalin-disulfonsaure. 

Die Verbindungen der Formel I sind unter Normalbedingungen stabile Oele, Harze oder (Jberwiegend 
knstalUne Feststoffe, die sich durch ausserst wertvolle mikrobizide Eigenschaften auszeichnen. Sie lassen 
sich be.spielsweise auf dem Agrarsektor oder verwandten Gebieten praventiv und kurativ zur Bekampfung 
pflanzenschad.gender Mikroorganismen einsetzen. Die erfindungsgemassen Wirkstoffe der Formel I zeich- 
nen sich in weiten Anwendungskonzentrationen durch eine hohe fungizide Aktivitat und problemlose 
Anwendung aus. Es wird keine Schadigung der behandelten Pflanzen beobachtet. 

Aufgrund ihrer besonderen pflanzenschutzenden Eigenschaften lassen sich die Verbindungen der 
Formel I in folgende Gruppen einteilen: 

1. Verbindungen der Formel I, worin bedeuten: 

Ri, R 2 , R 3 , R* und R s unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano, unsubstituiertes 
oder durch Halogen und/oder C,-C 3 -Alkoxy ein- oder mehrfach substi tuiertes Ci-C 6 -Alkyl, oder C 3 -C G - 
Cycloalkyl, OR 8 oder N(R 9 )R 10 ; oder worin zwei benachbarte Positionen an den aromatischen Ringen 
durch e.ne unsubstituierte oder durch Fluor ein- oder mehrfach substituierte Methylendioxy- oder 
Aethylendioxy-Gruppe Qberbruckt sind; 

R 8 Wasserstoff oder Ci-C 6 Alkyl, das unsubstituiert oder durch C,-C 3 -Alkoxy oder ein-oder mehrfach 
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durch Halogen substituiert ist, Oder C 3 -C*-Alkenyl. Propargyl Oder 3-Halogen-2-propinyl; 

substituiertes C 3 -C 7 Alkinyl; 
R 7 X-R12. 

N oder N=C ; 
\ \ 
R 14 R i6 

substituiertes C 3 -C 7 -Alkinyl oder 

-(CH 2 >^^^ R l oder C-R n ; 
12 O 

R11 Ci-C*-Alkyl; 

Z°Z R,. unabbangig «— d. * ^"^^Z^l'^^ZT^ 
C 7 -Alkinyl oder durch Halogen substituiertes C 3 -C 7 -Alkiny) oder 



eJnsc^irsSiSTer Saureadditionsalze der Verbindungen der Formel I. 

2. Verbindungen der Formel I, worin bedeuten: ^ H _, noen Nitro Cyano, unsubstituiertes 

R^stLsWode, C,-C«W. das unsubamuier. ode, durch C-C-Mkoiy ode, ein-ode, raehrtaeh 

SrHalog" ubsmuiert lab Oder C-CAMnyU Propargy. ode, 3-Ha,oge„- 2 -prop,n»l, 

R, and Rio unabhiingig voneinander Wasse, S M ^ ^ meht)ach 

nyl; 

R 7 X-R12. 
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Oder N=C 

R 14 Ri 6 



X Sauerstoff oder Schwefel; 



R12 Wasserstoff, unsubstituiertes oder durch C, -C.-Alkoxy, Halogen und/oder Cyano ein-oder mehrfach 
subst.tu.ertes C-Cs-A.kyl. oder C 3 -C 6 -Cycloalkyl, C3-C.-A.keny.. Cs-C.-Alkiny", IZoZ^Z 



-(CH 2 ) n — ^ ^ 



n 0 oder 1; 



r\T d , R " H Una k t ; h3n9i9 v ™einander die Definitionen von R 12 oder R 13 und R„ gemeinsam eine C*- 
tTcV^T W6 w Che , m l dem verbindenden Stickstoffatom einen unsubSrte oder 
durch Ci-C-Alkyl mono- oder disubstituierten Heterocyclus bilden kann. wobei eine der Methylenqruo- 
pen aus dieser Kette durch O oder S ersetzt sein kann; 'vietnyiengrup 
" 5" " na ? h§n 9i9 voneinander Wasserstoff, unsubstituiertes oder durch d-C^-Alkoxy, Halogen 
S^tEJ^^ C, " C€ - A,kyl ' ° der C3-C 7 - A Lny,, 9 C 3 - 



-( CH 2),f 



nSSf^rf 9 . e ™ insam eine C.-C 7 -Alkylenkette bilden, wobei diese durch C-C^AIkyl mono- 
Sin ka^ ^ ^ "™ Me ^ en ^ «» dieser Kette durch O oder S eTseW 
einschliesslich der Saureadditionsalze der Verbindungen der Formel I. 
3. Verbindungen der Formel I, worin bedeuten: 

R u"., R4 Und Rs unabhfin 9'9 voneinander Wasserstoff, Halogen, Nitro, Cyano unsubstituiertes 

unlhS T 9) °f r " 0rin 2W6i benachbarte P ^«ionen an den aromatischen Ringer, 
SrOcIt sind F,U ° r 6in " ° d6r 2W6ifaCh substitui ^e Methylendioxy-Gruppe 

R 8 Wasserstoff oder Ci-C 6 Alkyl, das unsubstituiert oder durch d-Ca-Alkoxy oder ein-oder mehrfach 
durch Halogen substituiert ist, oder C 3 -C + -Alkeny>, Propargyl oder S-Ha.ogen^-prophyh 
Kg und R, 0 unabhangig voneinander Wasserstoff oder Ci-C*-Alky|- 

R 6 Wasserstoff, unsubstituiertes oder durch C,-C 2 -Alkoxy, Halogen und/oder Cyano ein-oder mehrfach 
subst.tu.ertes C-C-A.kyl, oder C 3 -C 6 -Cyc.oalky., C 3 -C 5 -Alkeny| 9 Ca-Cs-A.kiny. ode^ Ha^n 2 Xi 



R 7 X-R, 2 



R13 y R l5 

oder N=C ; 
R 14 R 16 



X Sauerstoff oder Schwefel; 



R 12 Wasserstoff, unsubstituiertes oder durch C, -C 2 -Alkoxy, Halogen und/oder Cyano ein-oder mehrfach 
subst.tu.ertes C-C.-Alkyl, oder C 3 -C 6 -Cyc.oa.ky.. C 3 -Cs-A,kenyl. Cs-Cs-A.kiny. oder 3-Ha°ogen 2 p^pi- 
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rXtt^^S^TZ^ bilden w ^ *. ~ M-V.en.up- 
pe„ aus'diese, Kelte durch 0 ode, 8 ^*™*T™ r , S[ibMMes ode , durch C,-C s -Alko*y. Halogen 
R„ and B,« unabhSngig voneinandet . u ™„ Tder c,-C,-Cycloa«<yl. C-Cs-Alkenyl. C- 

„„d,oder C,-C 2 -Alkoxy ein- Oder mehrfach s, o ,uo r mei y lendiox, Obert***! sir* 

r^rorcrzrd—Ka, , - *~ «-** 

A?kyl. Oder 2-Aliyl, 2-Propinyl oder 3-Jod-2-propinyi ; 



R 7 X-Riz, 

N oder N=C 



R X 4 



X Rl6 



X Sauerstoff oder Schwefel; 
R 12 Wasserstoff, C-C.-AW. 2-AII»l « „„ „„„ Hl . geme i„ s am sine C 

R 6 Wasserstoff, C-C-Alkyl oder C -C 3 -Cyanoalky.; 
R 7 X-R, 2 . 



^Rl3 



N oder N=q 



/ 



X Sauerstoff oder Schwefel; 

R 12 Wasserstoff oder Ci-C*-Alkyl; n e finitionen von R,a. oder R13 und Ri* und/oder 

ersetzt sein kann. 
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^Folgende Verbindungen zeichnen sich durch besonders vorteilhafte pf,anzenschut 2 ende Eigenschaften 

.2-D l methyM-[1-(3,4-dimethoxy P hen y l)-2-naphthoyl]-hydrLin- 

ZVS : ( ^' 4 " dime w thOXyphen y')- 2 - na Phthoyl]-hydr a zono-isopropan. 
D e Verbmdungen der Formel I werden W ie folgt hergestellt 
A) Umsetzung einer Aminoverbindung der Formel II 



R 7 

20 mit einem Naphthoesaurederivat der Formel III 
*2 



/ R6 

H \ (ID 




(HI), 



worm Y OH, Halogen oder C-C.-A.koxy bedeutet, zu einer Verbindung der Forme, U 




da), 



MS,^ i— n- be. Temperaturen von -25' bis 

sSureaktivierenden und/oder eine was/e^ in ^genwart eines 

Oder Losungsmittelgemisch sserentz.ehenden M.ttels in e.nem reaktionsinerten Losungsmitte, 

B) Umsetzung einer Verbindung der Forme, ,a mit Pnospnorpentasulfld zu einer Verbindung der Forme, 



EP 0 430 033 A2 




(lb), 



K 2 (S„) eingesetzt werden kann. 

C) Umsetzung einer Verbindung der Formel Ic 



(Ic), 



Formel IV 
LSsungsmitteln. 

D) Umsetzung eines Ketons der Formel V 




1 N 



;c=o 



(V) 




(Ie) 
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Salz davon zu einer Verbindung der Formal Id 




T^tl^^TS^'SSSS^ B "'— »» "—». ■* Tampers »on - 2 0" 
E) Umsetzung einer Verbindung der Formel If 




C-NH-R 6 



(If) 



mit einer Schwefelverbindung der Formel VI 

Hal-S-R 12 (VI) 

zu einer Verbindung der Formel Ig 




dg), 



n. bel Te_n von -30* 

Gegenwart eines saurebindenden Mittels reakt '° nSmerten L °^9smitte.n Oder Gemischen davon in 

« Kohlenwasserstoffe. wie Petroiether Hexa^ Betol 7 , n9 f m f' Sind zB " aliphatische und aromaLhe 
wie Chlorbenzol, Methy.ench.orW ^ Chloroform oder Tela N °, m ^ hak * 8ntart " Kohlenwasserstoffe, 
Verbindungen. wie Dia.kylether DtethyleS Msl^f T™'' Nitrobenzo1 : Eth ^ und etherartige 
Tetrahydrof.an; ferner Bhy.aoetit o^^^^^t^^^ 
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Benzonitril und andere zu nennen. nmani «r ht! Basen wie Hydroxide, Carbonate und Hydrogen- 

Als saurebindende Mittel kommerr ^^^^^f^n^M in Frage, so z.B. NaOH. 
carbonate von Alkali- und Erdalkahmetallenj ™* MgGOs, BaCOa ubw.. Ferner kommen 

KOH. LiOH, Mg(OH) 2 , K 2 C0 3 N*COj. KHCOs -J^^J, (Trie thylami, Diethylmethylamin. 

™«» - py — wie 4 - D ' methy,aminopyn - 

, din Oder 4-Pyrrolidylopyridin usw.. . Q u Dnrio Mittel konnen beispielsweise Chlorameisensauree- 

5 pharmakologisch wirksame Substanzen ,n !nd. J- P ^ e ^ n EP .2 513 15 offenbart Ester- und Amidden- 
205882f (1985) beschrieben. Die europa «c he Pate anmel dung EP ^ 0ffen|egungsscnrift DE- 

vate mit humanmedizinischer ™^^»,Jen ^r auch tungiziden Eigenschaften. Diese Wirkstof- 
OS 3710717 Arylnaphthoesauream.de m. b.oz.den, _darunter ? lan2enschad igenden Pilzen gestellten 

fe konnten jedoch in der Praxis d,e an s. be, J M in ausre ichendem Masse erfUllen. 

» Forderungen vor alien, bei niedngen ^"^^^,,,3^,860 Verbindungen der Formel . e.n 
Es wurde nun uberraschend festgestej dass die ertina 19 9 wirkungsspektrum gegen 

sehr vorteilhaftes, die praktischen Ba ^ ltn ^J A J^^ PH» und Bakterien, aufweisen. Sie 
schadliche Mikroorganismen, insbesondere gegen *V*PJ*W£ chaften und Iassen sich 

besitzen sehr vorteilhafte kurative, system.sche und ,nsbe ^ nd ^ rkstoff der Forme | I konnen an Pflanzen 

thosporium; Basidiomycetes wie z.B. Puccin to. Tijeta. Rh«Q *° ni * Peronosp ora, Pythium. Als Pflan- 
Phycomycetes angehorenden Oomycetes w» ^^^SSt^ Schadpilze aus der Famine der 
zenschutzmittel konnen die Verbindungen de ^Formel I ^ und Botrytis. Ueberdies wrken 

Fungi imperfecti eingesetzt warden sc 2.B. gegen Cere Y ^ Forme , , erfolgreic h zum 

35 die Verbindungen systemisch Darube hmaus lawen J ^ sje bekgmpfen sdlimm el P ,l Z e 
Schutz verderblicher Waren pflanzhcher 0 ^^ Ch ^2ospouu m , Nigrospora und Alternaria sow,e 

b1:^^ D - — zei9en fernerhervorra " 

gende Wirkung gegen Boden- und . Samen ; bU ^ 9 !,f'| Ze als Be izmittel zur Behandlung von Saatgut (FrUchte, 
40 Die Wirkstoffe der Forme. I t to 7^^ m ^S ^SnleWonm, sowie gegen im Erdboden 
Knollen, Korner) und Pflanzensteckhngen zum S hute v or jnsbesondere als G etreidebeizm.ttel in 

auftretende phytopathogene Pilze ^»^^^^Z!S^. Heiminthosporium und Ti.letia-Arten. 
der Bekampfung von Pilzorgan.smen, wte be.sp.elswe.se 

Herkunft. ™ chut, nelten im Rahmen dieser Erfindung beispielsweise folgende 

Als Zielkulturen fur den Pflanzenschutz gelten .m Han yerwandte); Ruben: (Zucker- 

60 Pflanzenarten: Getreide: (Weizen, Gerste Roggen, "Trnen Pflaumen, Pfirsiche, Mande.n, Kirschen 
und Futterruben): Kern, Stein- und ^^^^^J^a^ Soja): Oelkulturen: (Raps Sent, 
Erd-, Him- und Brombeeren); ^ff^**™ Erdnussen); Gurkengewachse: (Kurbis, Gurken, 
Mohn, Oliven, Sonnenblumen, Koko ^'J^n^^^chte: (Orangeru ZH«k^. Pampelmu- 
Melonen); Fasergewachse: (Baumwolle Flachs ^ Jut ^ e KoUm Mohren , Zwiebeln, Tomaten 

55 S en. Mandarinen); GemUsesorten: (Sp^ 



pflanzen (Compositen). 
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gegebsn wardsn. Diaaa weiterj TwSte Mn„™ S m n-'" i>eha "*> We ™*. odsr Pflanza 
anda,. daa Pftoaenwacnsu™ I^ CTIS ? SP-ne^am-Var^ar oda, 
a Inaaktizide. Fu „g, 2 ida, Baktarfzida. l*n,*tt„Sl ode, r„T h T" Se '* lve He ""' 2k ">- 
oda, anda,an appllJonafS^den SSSEo F°'™ta U ng st achnlk Obllchan TrSgar stoffan. Tenaidsn 

- Ldsunsa Dispargia,, Nel2 , H a«, ^^bS^bS^ST^ ^ 

.6 Erdboden durch das Wurzelwerk in d J J l^n T fomel 1 k °«™ "bar auch Uber den 
der Pflanze mit einer flUssigen ZubereZa trfnt oS 'T^'^ 6 indem man den Standort 

embringt, z.B. in Form von Granufa T^ZpZtTL V^T^ J" * *™ B ° den 

auf Samenkomer aufgebracht werden (Coating inda'J TZt ^ F ° rme ' ' k5nnen aber auch 

Zubereitung des Wirkstoffs trankt tutoJETZ!- < K ° mer entwed er mit einer flUssigen 

» besonderen Failen ^5X2^^1?" ? "T^ 9 beSChiChtet Dar£3ber hi ™s sind' in 
Oder der Knospen. PP'^onsarten moghch, so z.B. d.e gezielte Behandlung der Pflanzenstengel 

den ^o-e^ *«" oder vorzugsweise zusammen .it 

traten, streichfahigen Fasten, Lt^^ 
26 Spritzpulvern. loslichen Pulvern Staubemittefn VZ ■ f T T Losun 3 en . verdGnnten Emulsionen, 
StoffeninbekannterWeiseverarbeKet ^KSlS^S^h ^ Verkapselun 9 en Z- ^ - POlymeren 
Verstreuen, Bestreichen oder Ql^J^SS^ST^ Z^T^ Ve ^en, 
gegebenen Verhaltnissen entsprechen fSShft GUnZt a Z h *" an 9 estrebten Zi ^n und den 
bis 5 kg Aktivsubstanz (AS) je ha; SS^w o^l te^-^" 9 ™ ^ a " 9emei ' nen be '' 50 * 

30 Die Formuliemngen d.h. die den WiS? fH m ? ' ,nsbesondere bei 200 g bis 600 g AS/ha. 
Zusatzstoff enthaltenden Mitt J Z ^ ^ ^gebenenfaiis einen festen oder flussigen 
herg es tellt,z.B. durch Innlges Vermls^^^^J^ r^^ beka " nter Weise 

Losungsmitteln, festen Tracer stoffen und ZnT Ver ™^" der W.rkstoffe mit Streckmitteln, wie z.B. mit 
A.s Losungsmittel Se^f (Tensiden). 
35 C 8 bis C 12 , wie z.B. Xylolgemische odeT^uLit S m „♦ , ^ tenwassereto ^. bevorzugt die Fraktionen 
D.-octy. P htha.at,a,i^ Phthalsaureester wie Dibutyi- oder 

deren Ether und Ester, wie Bhy^^2S^Z2^ n • r^'" 8 ' Alk ° h ° le U " d G,ykole sowie 
mittel wie N-Methy.-2-pyrro.ido^ ^52^^^^"^! % Cloh ™™> Polare Losungs- 
te Pflanzenole oder Sojaol oder Wasser D.methylformam.d, sow.e gegebenenfalls epoxydier- 

40 Kao,-'^^ '-en sich Caicit, Taikum. 

Als gekornte, adsorptive GranulattSger komme^lmH 7 ™ ? ^augfahige Polymerisate verwenden. 
sorptive Trager z.b" Caicit oTZ^T^^^XT^ ^ °*" 3,5 " iCht - 

verwendet werden. 9 S konnen auch zerkleinerte PflanzenrDckstande 

d» ™ 9 rpar,irr^™^ Te - 5ide *- - — « «* ««« 

und 0 bte 25 %, i„ab,aonde,a 0,1 bis 25 % S„l TeSdaa eiWS ^ °*" ""^ Zu «**(to> 
dar ^dt""^ ^ k0n2en,n ' e,,e • «• — — * Endvarbrauche, b 

1. Hersteliungsbeispiele 
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70 g L^-Dimewxyphs-VD-^PW"" 2 "" e f h j'Jd'a StdTnw RoSSuTo^? 

Thlon^lortd verset*. Die Beaklionsmischung , w,,d ™ ^"^J^ racksttnd in 30 ml Dimettylfdr- 

3 Std. bei dieserTemperatur nach. . 4Q0 m , Wasser ge geben und 2 mal mit je 150 1 ml 

Zu r Aufarbeitung wird das Reakt ^^S^^tSL^^ 3 mal mit je 150 ml Wasser gewaschen, 
Ethylacetat extrahiert. Die organ,schen J*^ ^ ' unter Va kuum entfernt. Der verbtabende 

Obi Natriumsulfat get ^ kn * chromatographies Die TrteWer- 

Riirkstand wird zur Reinigung mittels Ethylacetai UUB ' » r 
bSn» ^ in Fo, m K,is,a lte «Wttn: Snip. 107-108- C. 



OCH 3 

OCH3 




,C-NH-OCH 2 CH 3 



" To.uol un.er Wkfluss 9 e,0« ««^^^C?WO I* ^ z u einen, aw** »°n 
erhalten. Smp.: 172- 173 C. 
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mid geruhrt. Anschiiessend werden JeS 10 M nuten 2 6 ^SThT 11 ° Dimeth y ,for ™- 
steigt dabei von 23 * C auf 27° C an) Nach bZnLTrlJ - 9 „ ^ e j hy,Jod,d ««etropft (die Temperatur 
dann das Reaktionsgemisch in 500 ml WaJer ae^^'V M Raumte "Wr geruhrt, 

organischen Phasen werden J^l^tSS^^ ♦ ™! 1 °° m ' Eth y |ac ^ extrahiert. Die 
Vakuum verdampft. Der teste pSZ^^ZZST^TT 1 L6sun 9 smi «*' 
chro.atograp.-ert. Die Tite.^ndung wJ^SS !£2^^JT**** 




14 



EP 0 430 033 A2 



10 


physikal. Daten 


o oo 

2 £ 

ei, d. 
E B 
oo oo 




^ § S § 
§ 4 4 s 

ill e 




20 




dP £ 




s f ■? f 1 1 1 § i i f 




25 
30 


(A 


X 


s 


g S S M „ « B 
tfffffffffff888BB 


1 

0 


35 


X 


o o 




ooooooooooo 


o 




e? 


Iff 


X 


a f £ f ^ ^ ?j S 5 

5§§B888x88S 


5 

o 


45 


OS 




B 

O 


oiillMlliJ 


0 




z 




en 


— • ~ X ^ ^ o< 2 ^ 





50 



15 



BP 0 430 033 A2 



physikal. Daten 


§§ 

00 




I i i $ € s 1 s e s" 1 * 




fftf* 1 YffjJ V 7 J, 


.X 


^woooooo o ooo 


p? 


ggf * g ogg g g g„ 


a? 


ggg g f fff f ff ff ffff 




2 a a a a a a x 



EP 0 430 033 A2 



physikal. Daten 


1 3 
5 £ 

i i 




,„ , { » Q Q o 

§ § § i § § 8 8 8-,' ' 




X 

V 

tfjjg 5" g 5 g 1 i 5 S_jL- 


X 


ri _ nnn ^ooO O O ° 


0? 


3? ^ CO 

4 J _ ( ^n^,^l'^Hr ttf 53 53 

UJJXLlii-M— § 




JiiiliilLLLXJ--. 




» S S S S S ^. ? 2 2 2 



50 



17 



EP 0 430 033 A2 



physikal. Daten 




OS 


T 1 ff 

CO 


0 1 u 

1 O 


0 f 


ocf 
X 


* o 

5 5" 5 £ ff £ t T 


oS" 




C H30 
£ H00 

£ H30 






y o G 
o o o 


c HDo| 


O o 


*' I 


o ~ g 


1.43. 

1.44. 
1.45. 





18 



EP 0 430 033 A2 



U z U 2 



Si 

i 



o 



o o o o 



9 



8 8 



5 g 

o o 



65 



19 




EP 0 430 033 A2 



1 physikal. Daten 






?" g 1 srf ^ se 1 5 


0 


X 


II 

2 




1 


1 


' f 






§ 


§ 




X 


° o o o o o o 


o 


o 


o o 


a? 


4 4 | 4 | 4 ° 
§§§§§§§ 


s 

o 


s 


1 £ 

O o 








i S 

o o 




1.58. 
1.59. 
1.60. 
1.61. 
1.62. 
1.63. 
1.64.1 


2 


VD 


1.67. 
1.68. . 



20 



EP 0 430 033 A2 



« v g ^ 8 § £ 8 1 

§gP 2 a - ? E -r g 

MM § S a 




V 5, f j „ S ? 

jLLJLlJLOL! JL 


1 






UTTiiiiiJ-j-J 




Lu s s S S SSJJJ 







21 



EP 0 430 033 A2 




22 



EP 0 430 033 A2 




23 



EP 0 430 033 A2 



physikal. Daten 




oS" 


c HD0 
£ HD-HN- 
£ HD0 

£ H30 


* f 

«, „ „ „ B - 5 


ot 




X 


o o o o o o o 


OOOOcoOOO 


oT 


a a x B X S B 




of 


B m £" 9 9^ 
a _ 0 _ «n « S 
9090 g 

~ rn rs ^ 


3-Cl 
4-OCH3 

2- Cl 

3- Cl 
3-Cl 
3-Cl 
3-Cl 
H 




2.1. 
2.2. 
2.3. 
2.4. 
2.5. 
2.6. 
2.7. 1 


2.8. 
2.9. 
2.10. 
2.11. 
2.12. 
2.13. 
2.14. 
2.15. 



24 



EP 0 430 033 A2 



physikal. Daten 






«?? 

O 1 T 

o 1 


e? 


g £ o 


X 


o o o 




a cc 35 




as a a 




2.16. 
2.17. 

2.18. 



55 



25 



EP 0 430 033 A2 



2- formuliemngsbeispiele fOr Wirkstoffe der Formel I (% = Gewichtspro 



2A. Emulsion-Konzentrate 
Wirkstoff aus den Tabellen 1 und 2 
Ca-Dodecylbenzolsulfonat 
Rizinusol-polyathylenglykolather (36 Mol Aethylenoxid) 

Cyc£ P xanon yl " P ° iy5thylen9lyk0iather (3 ° M °' Aeth y |enoxid ) 
Xylolgemisch 



a) 


b) 


c) 


25% 


40% 


50% 


5% 


8% 


6% 


5% 








12% 


4% 




15% 


20% 


65% 


25% 


20% 



45 



50 
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Konzentration hergestellt werden. 



2.2. Losungen 



Wirkstoff aus den Tabellen 1 und 2 
Aethylenglykol-monomethylather 
Polyathylenglykol M G 400 
N-Methyl-2-pyrrolidon 
Epoxydiertes Kokosnussol 
Benzin (Sied egrenzen 160-190 C) 
(MG= Molekulargewicht) 



b) 



10% 



5% 



94% 



Diese Losungen eignen sich for die App.ikaiion als Mikrodispersionen. 



2.3. Granulate 


a) 


b) 


Wirkstoff aus den Tabellen 1 und 2 
Kaolin 

Hochdisperse KieselsSure 
Attapulgit 


5% 
94% 
1% 


10% 
90% 



wird ,„ Methylenchlorid ^ - don TrSger ad.ddsprO* U dd das Lda— 
...u:„o. 0 nH im vakuum abaedampft. 



2.4. Staubemittel __j 


a) 


b) 


Wirkstoff aus den Tabellen 1 una 2 
Hochdisperse Kieselsaure 
Talkum 
Kaolin 


2% 
1% 
97% 


5% 
5% 

90% 



Dureh ,dd*es V-S*ed ad, T« * *n — «m ™d *. • 



2.5. Spritzpulver _ 


a) 


b) 


c) 


Wirkstoff aus den Tabellen 1 una z 


25% 
5% 


50% 
5% 


75% 


Na-Ligninsulfonat 


3% 




5% 


Na-Laury!sulfat 




6% 


10% 


Na-Diisobutylnaphthalinsulfonat 

Octylphenolpolyathylenglykolather (7-8 Mo. Aethylenox-d) 


5% 


2% 
10% 


10% 


Hochdisperse Kieselsaure 

Kaolin . 


62% 


27% 





lassen. 

3. Biologische Beispiele 
aT ResBuaTprotektive Wirkung 
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^stotfes nergeste^en 

e Luftfeuchtigkeit und 20' C wird der PilzSair IIm ° Ta " n W 95 - 1 °° % re,ativer 

b) Residual-kurative Wirkung 

20-C „e,den die inffeierten pSSTJUSL e£ JTT % reMve ' Luftfeuotrtigko.t ued 

» mit einer Sporangiensuspensior. dee Piteis InKiert »f * *" d ' 9 tehandel »n Pflanzen 

b) Systemische Wirkung 

30 S P r^Z^Z^^—Z^^ S ~ - hergeste.ite 
dass die SpritzbrCihe nicht mit den obedrdischen iS^Z* ? l E * WM dabei darauf 9 eachte ». 
werden die behandelten Pflanzen mit e.ner stl^ Beruhrun 9 kommt. Nach 48 Stunden 
PilzbefaHs erfolgt nach eineMnkubat on der ^SSS^IZT S* T.V^ ° ie Beurtei,unQ des 
35 Luftfeuchtigkeit und 20"C. 'ntoerten Pflanzen wahrend 5 Tagen bei °"-<™ - «- 



•100 % relativer 



.^.^uiuuiiytjn i>ir. l.l, 1.5, 1.6, 1.15 1 33 i 44 1 fie 00 • . ° 0 ru«jBiaiy. ivill aen 

(0 bis 5 % Befa.1). Unbehande te ab'e fnflz eS Konloi oflan/' *?" PnMKh verhindert 
von 100 % auf. rte Kontroll P f,a n^n we.sen dagegen einen Phytophthora-Befall 



Anspriiche 

1. Verbindungen der Formel I 




(D 



worin bedeuten: 
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, ... Hainaen Nitro, Cyano, unsubstituiertes oder 



-OCZR n oderCOR n ; 
O 



R 9 und Rio unabhangig voneinander Wasserstoff oder C-U-Alkyl; 
, 5 R„ Ci-C4-Alkyl; 

Z Sauerstoff oder NH; r.-Alkoxv Halogen und/oder Cyano ein-oder mehrfach 



tuiertes C 3 -C 7 -Alkinyl oder 



nOoderl; 
R 7 X-R12, 



Rl3 

N oder N=C N ; 

K l4 Rl6 



X Sauerstoff oder Schwefel; 
R 12 die Definitionen von R 6 oder 

C-Rn ; 

II 

O 



Kette durch 0. S oder NR 9 ersetzt se.n Jnn; ge meinsam eine C4-C7- 

Rls und R„ unabhang^ voneinander d,e Defm ^Itabihtart sein kann und/oder eine der 

, Alkylenkette bilden. wobe, diese du ch C, -C ^ Alkyl mono- 

2. Verbindungen der Formel I gemass ^ S ^^^^ k)Qen , Nitro . Cyano. unsubstituiertes oder 
ft, Ra, R3. ^d Rs unabhSngig vone ' n *" d ? r ^^ 
5 durch Halogen und/oder C,-C 3 -Alkoxy em- ^^^^ m den aromatiscnen Ringen durch eine 

Gruppe Uberbruckt sind; 
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Rs und R, o unabhangig voneinander Wasserstoff oder C, -C + -Alkyl 

H S Wasserstoff, unsubstituiertes Oder durch Ci-d-Aikr.™ ~ 

substituiertes C-Cs-Alkyl oder C 3 -c! c V c oall^ r r Z' °S*l Und/0der Cyano ein -° der me ^ach 
tuiertes Cs-C.AJkirJl; r7x-r 12 ' * M ' G^*"""* Cs-O-Alkinyl oder durch Halogen substi- 

/ R 13 ^Ris 
oder N=C ; 
R w R 16 

X Sauerstoff oder Schwefel; 



" (CH2)n ~V oder C-R n 

O 



Rn Ci-C*-Alkyl; 
n 0 oder 1 ; 



Ria und R 14 unabhangig voneinander die Definitionen von R,, oder r,, Iin rf r „ 

Alkylenkette bilden, welche mil dem sie verbindende , SJi^T * gememsam eine C + -C 7 - 

C,-AMn yl od e ,d u ,ehH al „ 98 „ su ^^ ^-Cycloaky,. C-C-Atatf, c,- 

' w r t du,cft c '- c< Aik>i ™~ °<« 
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/» /is 
N oder N=C 

R u R 16 



-<CH 2 ) n - 



esse "«r„ sssrs^: — « - »*™- - d,eser 

Kette durch O oder S ersetzt sem kann; linS ubstituiertes oder durch C, -U-Alkoxy, Halogen 

C 7 -Alkinyl, 3-Halogen-2-propinyl oder 



Shliesslich der Saureadditionsalze der Verbindungen der Forme. 1. 

4. Verbindungen der Forme. 1 gemass Nitro, Cyano, unsubstituiertes oder 

40 Rll Fte, R 3l R* und Rs unabhang.g vonemander W^^J^,' c-Ce-Alkyl, oder C-Cs-Cycloalkyl. 

45 Halogen substitu.ert ist, oder Ca-C* r [°v ' «y 

R 9 und R,o unabhangig voneinander Wasserstoff oder Ci C 4 Alky. mehr{ach 



R 7 X-Riz. 

N oder N=C^ 
N R 14 R« 



X Sauerstoff oder Schwefel; 
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K^io.^; "stssssr™"' ^ "° bei eine der - 

nnH/^f unabhan j* vonejnuictar WmM, unsubrttutatw Oder durch C-fe-Altoxv Halo™,, 

einschhesslich der Saureadditionssalze der Verbindungen der FormeJ I 
5. Verbindungen der Formel I gemass Anspruch 1 , worin bedeuten- 

SloS ,2 3 W ' ^ UnSubs, " u ' e '' °* Cord, ft-O-Ataxy odor ein-oder mehdaoh durch 
R* und R 5 unabhangig voneinander Wasserstoff, Haloaen NO, nrter r r aie, ^ 

Rs und R 10 unabhangig voneinander Wasserstoff oder C,-C 4 -Alkyl- 

^~;XT^Z^; m ^ Hato9e " — — 

** R7 X-R 12 , 



oder N=C ; 



X Sauerstoff oder Schwefel; 

Riz Wasserstoff, Ci-C 4 -Alkyl, 2-Allyl oder 2-Propinyl; 



- . _ , ■»"/'. «--"iiyi uubi i-f-ropinyi; 

35 R i 3 und R1* unabhangig voneinander die Definitionen von R,, nHpr r ,„,h □ 

Ris und R 1B unabhang,g voneinander die Definitionen von R„ oder R 14 ' 
6. Verbindungen der Formel I gemSss Anspruch 1 , worin bedeuten- 

R3 und R10 unabhangig voneinander Wasserstoff oder C,-C 3 -Alkyl- 
R* und R 5 unabhangig voneinander Wasserstoff, Halogen oder Methoxy; 
Rs Wasserstoff, C,-C 4 -Alkyl oder C, -C 3 -Cyanoalky|- 



X Sauerstoff oder Schwefel; 
R12 Wasserstoff oder Ci-C 4 -Alkyl; 



oder N=C 

16 



7.1-(3,4-Dimethox y phenyl)-2-naphthoesaure-N-methyl-N-methoxy-amid ; 
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A) Umsetzung einer Aminoverbindung der Formel II 



/ R6 

h/ CD) 
X R 7 



mit einem Naphthoesaurederivat der Formel III 




(HI), 



30 worin Y OH. Ha,ogen oder C-C.A.Koxy bedeutet, zu einer Verbindung der Forme, la 




(la), 



wori n ft* die unter Formel I angegebenen Bedeutungen ^^^tSg^ei^ 

ru2S& * — ,a mit ^ h ~ ,f,d zu einer verbindung der Formel 



55 
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(lb), 



S R 7 



C) Umseteung einer Verbindung der Formel Ic 




dc), 



Formel IV 
Q-Rs (IV), 



RjjR, und Xdie unter Formel I angegebenen Bedeutungen darste.len, 



mit einer Verbindung der 



~z££Z^r=^=^ 



(V) 




ae) 



oder einem Safe davon zu einer Verbindung der Formel Id 
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Rl5 



Rl6 



(Id), 



in Gegenwart eines Katalysators Oder ohne Katalysator; 
E) Umsetzung einer Verbindung der Formal If 




(10 



mil einer sSchwefelverbindung der Formel VI 

Hal-S-Riz (VI) 

zu einer Verbindung der Formel Ig 




dg). 



S-R 12 



rr^^^^-' — - a,s — eine verMndun9 

der Formel I gemSss Anspruch 7 enthalt. Anspruch 9, dadurch gekennzeichnet, dass 

Trager- und Hilfsstoffen innig vermischt. 
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17 Verfahren gemSss den Anspruchen 15 und 16, dadurch gekennzeichnet dass es sich h P i h 0 „ 
phytopathogenen Mikroorganismen um Pilzorganismen handelt. nze,cnn< * dass es sich be, den 
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© Mikrobizide Mittel. 

© Neue 1-Aryl-2-naphthoesaureamide der Formel 



3 

CO 
CO 

o 
o 

CO 




worin bedeuten: 

R, R 2 , Ra, R* und Rs unabhangig voneinander 
Wasserstoff, Halogen, N'rtro, Cyano. unsubstituiertes 
oder durch Halogen und/oder C,-C 3 -Alkoxy em- oder 
mehrfach substituiertes Ci-C 6 -Alkyl, oder C 3 -C 6 -Cy- 
cloalkyl. ORs, N(Rs)Rio. C(0)OR 3 . CON(R 9 )R,o oder 
N(Rs)C0Ru, oder worin zwei benachbarte Positio- 
ner! an den aromatischen Ringen durch eine unsub- 
stituierte oder durch Fluor ein- oder mehrfach substi- 



tuierte Methylendioxy- oder Aethylendioxy-Gruppe 
OberbrQckt sind, 

R 8 Wasserstoff oder Ci-CeAUeyl. das unsubstitu.ert 
oder durch Ci-C 3 -Alkoxy oder ein-oder mehrfach 
durch Halogen substituiert ist, oder C 3 -C4-Alkenyl, 
Propargyl, 3-Halogen-2-propinyl, 

-OCZR u oderCOR n ; 

O 

R 9 und R.o unabhangig voneinander Wasserstoff 

oder Ci-C*-A!kyl; 

Rn Ci-C*-Alkyl; 

Z Sauerstoff oder NH; 

R 6 Wasserstoff, unsubstituiertes oder durch Ci-C*- 
Alkoxy, Halogen und/oder Cyano ein-oder mehrfach 
substituiertes C-Cs-Alkyl. oder Ca-Cs-Cycloalkyl. C 
3 -C 7 -Alkenyl, C 3 -C 7 -Alkinyl oder durch Halogen sub- 
stituiertes C 3 -C 7 -Alkinyl oder 
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-<CH 2)j 



n 0 Oder 1; 
R? X-R 12 . 



oder N=C 

R, 



16 



X Sauerstoff oder Schwefel; 

Ri 2 die Definitionen von Rg oder 

o 



R13 und R u unabhangig voneinander die Definitio- 
nen yon R 12 , oder R 13 und R 14 gemeinsam eine C<- 
Cz-Alkylenkette bilden. welche mit dem sie verbin- 
denden Stickstoffatom einen unsubstituierten oder 
durch C,-C*-Alkyl mono- oder disubstituierten Hete- 
rocyclus bilden kann, wobei eine der Methylengrup- 
pen aus dieser Kette durch O, S oder NR 9 ersetet 
sem kann; 

R)s und Rib unabhangig voneinander die Definitio- 
nen yon Rb, oder R ts und R 1S gemeinsam eine C*- 
C 7 -Alkylenkette bilden, wobei diese durch C,-C*- 
Alkyl mono- oder disubstituiert sein kann und/oder 
eine der Methylengruppe aus dieser Kette durch 0 
S oder NR 9 ersetzt sein kann; 
einschliesslich der SSureadditionsalze der Verbin- 
dungen der Formel I. 

Die neuen Wirkstoffe besitzen pflanzenschiitzen- 
de Eigenschaften und eignen sich insbesondere zum 
Schutz von Pflanzen gegen den Befall von phytopat- 
hogenen Mikroorganismen wie Fungi, Bakterien und 
Viren. 
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